
BEST AVAILABLE CORY 

ilspi 



A N g A I 



PTOFR20 04/001 5 48 



I INSTITUT 
NATIONAL DE 
LA PROPRIETE 
INDUSTRIELLE 




BREVET D'INVENTION 



CERTIFICAT D'UTILITE - CERTIFICAT D'ADDITION 



COPIE OFFICIELLE 

Le Directeur general de I'lnstitut national de la propriete 
industrielle certifie que le document ci-annexe est la copie 
certifiee conforme d'une demande de titre de propriete 
industrielle deposee a I'lnstitut 



Fait a Paris, le . 



DOCUMENT DE PRIORITE 

PRESENT^ OU TRANSMIS 
CONFORMEMENT A LA 
R^GLE17.1.a)OUb) 



Pour le Directeur general de I'lnstitut 
national de ta propriete industrielle 
Le Chef du Departement des brevets 




IWartinePLANCHE 




INSTITUT 26 bis, rue de Salnt-Petersbourg 

NATIONAL DE 75800 PAWS cedex 08 

i a pr/iddictc T ^one:33(0)153 04 53 04 

LA PROPRIETE Telecople : 33 (0)1 53 04 45 23 

INDUSTRIELLE www.InpLfr I 




HHH (ItSTITOT 

NATIONAL PB 
LA PBOFRIITC 
IKQMTMBLIS 

26 bis, rue de Saint Petersbourg 
75800 Paris Cedex 08 

Telephone : 33 (1) 53 04 53 04 Teiecopie : 33 (1) 42 94 86 54 



REMISE DES PIECES 

DAT£ 1 JUIL 2003 
JEU 38 !NPI GRENOBLE 

N° D'ENREGISTREMENT 
NATIONAL ATTRIBUE PAR UINPI 

DATE DE d£p8T ATTR18UEE 
PAR CINPI 



i Reserve k t'lNPI \ 



BREVET D'INVENTION 

CERTIFICAT D'UTILITE 

Code de la propriete intellectuelle - LSvre VI 

REQUETE EN DELIVRANCE 
page 1/2 

Cet imprimS est a remplir Hsiblement a Tencre noire 



N» 11354*02 



m 540 ®W 21< 



0307©e7 

0 f JUIL 2003 



Vos references pour ce dossier daitcacp 

(faadtatij) HA1 ' WK 



Confirmation d'un depot par teiecopie 



3 NOW ET ADRESSE DU DEMANDEUR OU DU MANDATAIRE 
A QUI LA CQRRESPONDANCE DOIT ETRE ADRESSEE 

Cabinet Hecke 

World Trade Center - Europole 
5 y place Robert Schuman 
BP 1537 

38025 Grenoble Cedex 1 



□ N° attribue par I'lNPf a la teiecopie 



Demande de brevet 
Demande de certificat d'utilite 



□ 



Demande diyisionnaire 

Demande de brevet initiate 

ou demande de certificat d'utili W initiale 

Transformation d'une demande de 
brevet e u ropee n Demande de brevet initiale 



□ 

N° 
□ " 



Date 
Date 

Date 



TITRE DE [.'INVENTION (200 cararteres ou espaces maximum) 

Pile a combustible comportant des collecteurs de courant integres a Pempilement 
Electrode- Membrane-Electrode. 



Q DECLARATION DE PRIORITE 
OU REQUETE DU BENEFICE DE 
LA DATE DE DEPOT D'UNE 
DEMANDE ANTERIEURE FRANQAISE 


Pays ou organisation 

Date N° 
Pays ou organisation 

Date N° 
Pays ou organisation 

Date N° 

□ S r il y a d'autres priorites, cochez la case et utilisez Pimprime «Suite» 






Norn 

ou denomination sociale 


Commissariat a I'Energie Atomique 


Prenoms 




Forme juridiqu 
W SIREN 
Code APE-NAF 

Domicile 
ou 

stege 


e 

Rue 


.Et^ljssemejit^ . . 

31- 33 rue de la Federation 


Code postal et ville 


75752 Psris 


Pays 




Nationality 
S N° de telephone (facultatif) 

Adresse 6lectronique (facultatif) 


frangaise _ _ 

N° de tetecopie (facultatif) 
□ SMI y a plus d'un demandeur, cochez la case et utilisez Pimprime «Suite» 



INPI 



■ IKSTITUT 
NATtOMJILOK 
LAPROPBICTC 
IUDUSTRISLIC 



BREVET D'INVENTION 

CERTIFICAT D'UTILITE 

REQUETE EN DELIVRANCE 

page 2/2 




REMISE DES PIECES 

° ATE 1 JUIL 2003 

UEU 

38 !NP! GRENOBLE 

N° D'ENREGISTREMENT 
NATIONAL ATTRIBUE PAR I'INPI 



I FteservS fr I'INPI |- 



0307S67 



PA1754FR 



OB 540 W / 210502 



Nom 
Prenom 

Cabinet ou Societe 



N °de pouvoir permanent et/ou 
de lien contractuel 



Adresse 



Pays 

N° de telephone jfocu/fai//) 



Rue 



Code postal et vllle 



N^detelecopie (factdtatifj 
Adresse electronique (facu//a/jd 



Hecke J ouvray 



Gerard 

Cabinet Hecke (S.A.) 



Marie-Andree 



World Trade Center - Europole 

5, place Robert Schuman - BP 1537 



38025 Grenoble Cedex 



France 

04 76 84 95 45 



04 76 84 95.48. 

hecke@dial.oieane.com 



Les iriveirte^ d^s p#$on^s^p^iqti^,^ ^ : ^y^^c^gi 



Les demandeurs et les inventeurs 
sent les memes personnes 



□ Oui 
IS Non: 



Dans ce cas remplir le formufaire de Designation d'tnventeur(s) 



Uniquement jjfeur une dem 



Etablissement immediat 
ou etablissement differe 



s 

□ 



Paiement echelonne de la redevance 

(en tfeuxvenetnertfs) 



Uniquement pour les personnes physiques effectuant elles-memes leur propre depot 

□ OU! 

H Non 



El REDUCTION DU TAUX 
DES REDEVANCE S 



Uniquement pour les personnes physiques 

□ Requise pour la premiere fois pour cette invention GotMretmatfsdetwn-wpwftwiO 

□ Obtenue anterieurement a ce depot pour cette invention (joindre une copze de la 
decision d'adm&swn a t'ass/slancegrafufte ou md/quersa rej&rence) : AG 



Q3 SEQUENCES DE NUCLEOTIDES 
ET/OU D'ACIDES AMINES 



□ Cochez la case si la description contient une liste de sequences 



Le support electronique de donnees est joint 

La declaration de conformite de la liste de 
sequences sur support papier avec le 
support electronique de donnees est jointe 



□ 
□ 



Si vous avez utilise Pimprime «Suite», 
indiquez le nombre de pages jointes 



EQ SIGNATURE DU DEMANDEUR 
OU DU MANDATAIRE 
(Nom et qualite du signataire) 



Gerard Hecke 
CPI 95-1201 




Jouvray 



VISA DE LA PREFECTURE 
OU DE UINPI 




La loi n°78-17 du 6 janvier 1978 relative a I'lnformatique, aux fichiers et aux liberies s'applique aux reponses faites a ce formulaire. 
Elle garantit un droit d'acces et de rectification pour les donnees vous concemant aupres de I'INPI. 



1 



Pile a combustible comportant des collecteurs de courant integres a 
I'empilement Electrode-Membrane-Electrode. 

5 Domaine technique de I'invention 

L'invention concerne une pile a combustible comportant des premier et second 
collecteurs de courant correspondant respectivement a des premiere et seconde 
electrodes et un empilement comprenant une membrane electrolytique munie 
10 de faces avant et arriere sur lesquelles sont respectivement disposees les 
premiere et seconde electrodes. 

Etat de la technique 

15 

Les piles a combustible, de type piles a combustible a membrane echangeuse 
de protons, (par exemple « PEMFC » ou Proton Exchange Membrane Fuel 
Cell » ou echangeuse d'anions OH") comportent generalement un grand nombre 
de cellules elementaires disposees en serie et comportant chacune un 
20 empilement comprenant une anode et une cathode separees par une 
membrane electrolytique. L'empilement est dispose entre deux plaques 
collectrices de courant et il est geneYalement appeie un empilement de type 
« EME » (Electrode-Membrane-Electrode). L'ensemble des cellules 
complementaire forme un assemblage de type filtre-presse. 

25 

Ainsi comme representee a la figure 1, une cellule elementaire 1 comporte une 
anode 2, une cathode 3 et une membrane Electrolytique 4 disposee entre les 
deux electrodes. Dans le cas d'une pile PEMFC, I'anode 2 est le siege d'une 
reaction dont le reactif est I'hydrogene tandis qu'une reaction entre les protons 
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H + formes a I'anode 2 et de I'oxygene se produit a la cathode 3 pour former de 
I'eau. La membrane electrolytique 4 est destinee a laisser passer les protons H + 
de I'anode 2 vers la cathode 3. 

L'anode 2 et la cathode 3 sont respectivement alimentees en hydrogene et en 
oxygene, via des canaux de circulation 5a et 5b connectes a des sources de 
reactif qui peuvent etre, d'une part de I'hydrogene pur ou des hydrocarbures 
reformes ou non pour la source d'hydrogene et, d'autre part de I'oxygene pur ou 
de I'air pour la source d'oxygene. Les canaux de circulation 5a et 5b sont 
respectivement delimites par la face externe de I'anode et de la cathode et par 
la paroi interne de plaques 6a et 6b destinees a collecter le courant. Les 
plaques 6a et 6b sont generalement des plaques bipolaires qui enserrent 
rempilement EME. 

15 Chacune des electrodes est constitute par une couche de diffusion 2a et 3a et 
une couche catalytique 2b et 3b. Ainsi, chaque couche de diffusion 2a ou 3b 
permet le passage de fluides, c'est-a-dire de I'oxygene, de I'hydrogene et de 
I'eau, entre un canal de circulation 5a ou 5b et la couche catalytique 2a et 3a de 
I'electrode correspondante. Les reactions electrochimiques ont lieu au niveau 

20 des couches catalytiques de I'anode et de la cathode. 

L'emploi des plaques collectrices de courant 6a et 6b est indispensable au bon 
fonctionnement de la pile a combustible. Cependant les plaques collectrices de 
courant peuvent alterer de facon significative la densite d'energie massique et 
25 volumique accessible de la pile. De plus, un tel assemblage est encombrant et 
son volume ne peut pas etre facilement reduit. Or, dans certaines applications 
telles que celles destinees a fournir de I'energie a des equipements portables, 
les piles a combustible doivent §tre peu encombrantes tout en conservant leurs 
performances. 
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Objet de 1'invention 

L'invention a pour but de realiser une pile a combustible ayant des densites 
d'energie accrues et capable d'alimenter facilement en fluide au molns un des 
composants de I'empilement electrode-membrane-electrode. Plus 
particulierement, l'invention a egalement pour but de realiser une pile a 
combustible peu encombrante et pouvant etre miniaturisee, en utilisant 
notamment les techniques de fabrication de la microtechnologie. 

Selon l'invention, ce but est atteint par le fait que les premier et second 
collecteurs de courant sont integres a I'empilement et ils sont chacun constitues 
par un depot metallique comportant une pluralite de passages transversaux 
pour un fluide. 

Selon un premier developpement de l'invention, le depot metallique est structure 
sous la forme d'une grille. 

Selon un second developpement de ['invention, le dep6t metallique est structure 
sous la forme d'un peigne. 

Selon un troisieme developpement de l'invention, le depot metallique est 
poreux, les passages transversaux etant constitues par les pores du depot. 

Selon un mode de realisation preferentiel, le depot metallique est dispose sur 
une face externe de I'electrode correspondante. 

Selon un autre mode de realisation preferentiel, le depot metallique est dispose 
entre la membrane §lectrolytique et I'electrode correspondante. 
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Description sommaire des dessins 

D'autres avantages et caracteristiques ressortiront plus clairement de la 
description qui va suivre de modes particuliers de realisation de I'invention 
5 donnes a titre d'exemples non limitatifs et represents aux dessins annexes, 
dans lesquels : 

La figure 1 est une representation schematique, en coupe, d'une cellule 
elementaire d'une pile a combustible selon I'art anterieur. 
io La figure 2 est une representation schematique, en coupe, d'un mode particulier 
de realisation d'une pile a combustible selon I'invention. 

Les figures 3 et 4 represented, en vue de dessus, des premier et second 
modes de realisation d'un collecteur de courant d'une pile a combustible selon 
I'invention. 

15 Les figures 5 a 1 1 illustrent differentes Stapes de realisation d'une partie d'une 
pile a combustible selon I'invention. 

Description de modes particuliers de realisation. 

20 

Dans un mode particulier de realisation, represents a la figure 2, une pile a 
combustible comporte un empilement EME comprenant une membrane 
electrolytique 4 munie de faces avant et arriere 4a et 4b. sur lesquelles sont 
respectivement disposees des premiere et seconde couches catalytiques 2b et 
25 3b, respectivement recouvertes par une couche de diffusion 2a et 3a. La 
premiere couche catalytique 2b et la premiere couche de diffusion 2a torment 
I'anode 2 tandis que la seconde couche catalytique 3b et la seconde couche de 
diffusion 3a torment la cathode 3. 



Des premier et second collecteurs de courant 7 et 8 sont Integres & I'empilement 
EME, c'est-a-dire que rempilement EME et les premier et second collecteurs de 
courant 7 et 8 torment un meme ensemble integre. A la figure 2, les premier et 
second collecteurs 7 et 8 sont respectivement disposes sur les faces externes 
des premiere et seconde couches de diffusion 2a et 3a de I'anode 2 et de la 
cathode 3. lis sont chacun constitues par un depot metallique comportant une 
pluralite de passages transversaux 7a et 8a destines a permettre le passage 
d'un fluide vers une couche de diffusion. Ainsi, Thydrogene peut passer a 
travers les passages transversaux 7a du collecteur de courant anodique 7 pour 
atteindre la couche de diffusion 2a de I'anode 2 et I'oxygene passe a travers les 
passages transversaux 8a du collecteur de courant cathodique 8 pour atteindre 
la couche de diffusion 3a de la cathode 3. De meme, I'eau produite au cours du 
fonctionnement de la pile a combustible est evacuee par les memes passages 
transversaux 7a et 8a, Les depots metalliques formant les premier et second 
collecteurs de courant sont, de preference, constitues par un metal choisi parmi 
les metaux nobles et le metal est, plus partieulierement, de Tor ou du platine 
dans le cas d'une pile a combustible acide et du nickel dans le cas d'une pile a 
combustible basique. 

Les passages transversaux 7a et 8a sont disposes de maniere k- assurer la 
continuity du passage du courant dans les premier et second collecteurs de 
courant. Ainsi, comme represents aux figures 3 et 4, les depots metalliques 
formant les collecteurs de courant peuvent etre structures sous la forme d'une 
grille (figure 3) ou sous la forme d'un peigne (figure 4). Les depots metalliques 
sont realises par tout type de methodes connues pour realiser des couches 
minces, lis peuvent, notamment, etre realises par d£pot physique en phase 
vapeur (PVD ou « Physical Vapour Deposition), par dep6t chimique en phase 
vapeur (CVD ou « Chemical Vapour Deposition), par serigraphie ou par depot 
ele.ctrochimique. Les dep6ts metalliques peuvent Sgalement etre uniform§ment 
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poreux ou bien lis peuvent comporter une alternance de zones poreuses et de 
zones non poreuses, les pores jouant, dans les deux cas, le r6le des passages 
transversaux des collecteurs de courant. 

Ce type de structure integree permet de collecter les electrons formes tors des 
reactions electrochimiques ayant lieu au niveau des couches catalytiques, tout 
en favorisant la diffusion des fluides reactifs ou des fluides formes, sans apport 
d'energie exterieure telle que I'emploi d'un ventilateur, par exemple. A titre 
d'exemple, dans le cas d'un depot metallique sous forme de peigne (figure 4), 
un fluide reactif, par exemple I'oxygene dans le cas du second collecteur 8, 
diffuse dans les passages transversaux 8a formes entre des branches 9 du 
peigne et il penetre dans la couche de diffusion 3a de la cathode, sur toute sa 
face externe, pour ensuite reagir avec la couche catalytique 3b. De par le 
nombre et la repartition des passages transversaux, le fluide peut penetrer sur 
la totalite de la couche de diffusion et done reagir sur une large surface de la 
couche catalytique. Ceci permet, notamment, d'ameliorer le rendement de la 
reaction electrochimique. 

De plus, I'integration des collecteurs de courant sur I'empilement permet de faire 
circuler les electrons formes lors de la reduction de I'hydrogene sur une distance 
tres courte entre un collecteur de courant et la couche catalytique de ['electrode 
correspondante. La distance parcourue par les electrons etant de I'ordre de 
quelques micrometres, elle evite des pertes ohmiques dues au niveau de 
conductivite electrique des materiaux constituant les Electrodes lorsque celles-ci 
ne sont pas comprimees par un dispositif de type filtre-presse. La conductivite 
electrique des Electrodes est generalement de I'ordre de 1S/cm a 1 0S/cm. 



Pour ne pas alterer les electrodes, chaque collecteur de courant peut egalement 
etre dispose entre la membrane electrolytique 4 et I'electrode correspondante. 
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Ainsi, selon un procede particulier de realisation d'une partie d'une pile a 
combustible, tel que represents aux figures 5 a 1.1 , la membrane electrolytique 4 
est deposee sur un substrat 10 (figure 5), sous la forme d'une couche de 
polymere perfluore de type Nafion®. Une couche metallique 11, de preference 
5 en or, en alliage chrome-or ou en alliage titane-or, est ensuite deposee sur la 
membrane electrolytique 4 par evaporation (figure 6). 

Puis, une etape de photolithographie est rSalisee de maniere a former un 
masque 12 en materiau photoreticulable sur la couche metallique (figure 7). Le 

10 masque 12 comporte des cavites 12a dans lesquelles est realise un depot 
galvanique, par exemple en or ou en cuivre, (figure 8). Ainsi, le depot 
galvanique comporte des parties en relief 13 correspondant a la partie 
complementaire des cavites 12a. Une fois le materiau photoreticulable retire >■ 
(figure 9), la couche metallique 11 est gravee (figure 10) de sorte qu'elle> 

15 comporte des passages transversaux tels que ceux representes aux figures 3 et . 
4 et qui sont destines a permettre le passage des protons de Tanode vers la •■■ 
membrane electrolytique 4 ou de la membrane electrolytique 4 vers la cathode. 
Les parties en relief 13 du depot galvanique sont, ainsi, respectivement 
superposees aux bordures des passages transversaux 7a de la couche 

20 metallique, I'ensemble formant un collecteur de courant 7. Enfin, un element 
catalytique 14 d'une electrode est depose sous forme d'une couche mince, sur 
la surface de I'ensemble formS par la membrane electrolytique 4 et le collecteur 
de courant 7. 

25 Ce mode particulier de realisation permet, notamment, d'utiliser les techniques 
de depot connues dans le domaine de la microtechnologie, et done de realiser 
des piles a combustibles miniatures et de maniere plus rapide. 
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Une pile a combustible comportant de tels collecteurs de courant presente des 
caracteristiques electrochimiques intrinseques equivalentes a celles des piles du 
type filtre-presse. Elle a, cependant, une densite d'energie volumique ou 
massique beaucoup plus elevee et elle est beaucoup moins encombrante. 

L'invention n'est pas limitee a un mode particulier de realisation. Ainsi, le 
collecteur de courant peut etre structure sous la forme d'un peigne ou d'une 
grille et comporter une alternance de zones poreuses et non poreuses. De plus, 
la pile a combustible peut comporter une pluralite d'empilement EME avec des 
collecteurs de courant integres. 
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Revendications 

1. Pile a combustible comportant des premier et second collecteurs de courant 
5 (7, 8) correspondant respectivement a des premiere et seconde Electrodes (2 et 

3), et un empilement comprehant une membrane electrolytique (4) munie de 
faces avant et arriere (4a, 4b) sur lesquelles sont respectivement disposees les 
premiere et seconde electrodes (2, 3), pile caracterisee en ce que les premier et 
second collecteurs de courant (7, 8) sont integres a Pempilement et ils sont 
10 chacun constitues par un depdt metallique comportant une pluralite de 
passages transversaux (7a, 8a) pour un fluide. 

2. Pile a combustible selon la revendication 1, caracterisee en ce que le depot 
metallique est structure sous la forme d'une grille. 

15 

3. Pile a combustible selon la revendication 1 , caracterisee en ce que le depot 
metallique est structure sous la forme d'un peigne. 

4. Pile a combustible selon Tune quelconque des revendications 1 a 3, 
20 caracterisee en ce que le depot metallique est poreux, les passages 

transversaux (7a, 8a) etant constitues par les pores du depot. 

5. Pile k combustible selon Tune quelconque des revendications 1 a 3, 
caracterisee en ce que le depot metallique comporte une alternance de zones 

25 poreuses et de zones non poreuses, les passages transversaux (7a, 8a) etant 
constitues par les pores des zones poreuses. 
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6. Pile a combustible selon Tune quelconque des revendications 1 a 5, 
caracterisee en ce que le depot metallique est dispose sur une face externe de 
I'electrode correspondante (7, 8). 

7. Pile a combustible selon I'une quelconque des revendications 1 a 5, 
caracterisee en ce que le dep6t metallique est dispose entre la membrane 
electrolytique (4) et I'electrode correspondante (7, 8). 

8. Pile a combustible selon i'une quelconque des revendications 1 a 7, 
caracterisee en ce que le metal du depot metallique est choisi parmi les metaux 
nobles. 
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